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© Die Erfindung betrifft neue N- 
(1 ,2-Aiolyl)alkvl-halogenacetanaide der Formel 



I — N 



R* 
I 

CH 



\ 



Halogenalkyl, Alkqxyearbonyl, Dialkylamino, Cyano 
und gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebe- 
nenfalls substituiertes Phenoxy oder gegebenenfalls 
subsrJtuiertes Phenylthio steht. 
Z fQr Halogen steht und der Azolyt-Rest uber em Koh- 
lenstoffatom gebunden 1st, 
sowie deren Saureaddttions-Salze und Metallsalz-Komplexe, 
mehrere Verfahren zu deren Herstellung sowie die Vemen 
dung der neuen Stoffe als Herbfeide, 



CD 
(0 



tti 



in welcher 

A fur Sauerstoff. Schwefel oder die Grupplerurtg >NR 
steht, wobei 

fur Wasserstoff oder Alkyl steht, 
fur Wasserstoff, Alfcyl oder Alkoxy stern, 
fOr Wasserstoff, Alkyl. Alkoxy oder Halogen steht. 
«ir Wasserstoff, Alkyl, Alkoxy oder Halogen steht 
fur Wasserstoff oder Aikvl stent. 
Sir Wasserstoff, Atkyl, Halogen. Alkoxy, Alkylthio 
Halogenalkyl, Alkoxycarbonyi, Dialkylamino. Cyano 
Mnd gegebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebe- 
nenfalls substituiertes Phenoxy Oder gegebenenfalls 
substituiertes Phenylthio stent, 
X- ffir WnwHSMff. aim Halogen, Alttoicy Aikyithio 



R 
R' 
R ; 
R ! 
R' 
X' 
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Die vorliegende Erfindung betrifft neue W-<1 ,2-Azolyl)*!- 
kyl-halogenaeetaniUde. meh^re Verfahren zu ihrer Her- 
stellung sowie ihra Verwandung ala Herbizide. 

Es ist bereits bekannt gewordsn, dafl man 2, S-Diethyl-N- 
methoxyraethyl-chloraoetaniUd znr selektiven Unkraut- 
bekimpfung verwenden kann {vgl. a. wegler, Cheraie d er 
Pflanzenschutz- und Schadlingsb e ka«pfu„g SmitteI , Band 5, 
Seite 225, Springer-Verlag (1977)). Djese Verbinduag 
ist nedoch nicht iaoner ausreichend wirksam und in ihrer 
SelektivitSt nicht ijnmer ganz bef riedigend . 

Es warden nun neue S-£1 , 2 -A*>lyi, alkyl-halpganacetanilide 
der Forme! 
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C - CH a Z 



in welcher 

A ftir Sauerstoff , Schwefel oder die 

liruDpiei'LLUg ^its\ a ucw, ov^'-j. 

R ftir Wasserstoff oder Alkyl steht, 
R* fUr Wasserstoff , Alkyl oder Alkoxy 
steht, 

fur Wasserstoff, Alkyl, Alkoxy Oder 
Halogen steht, 

Rs ftir Wasserstoff, Alkyl, Alkoxy oder 

Halogen steht, 
R* ftir Wasserstoff oder Alkyl steht,. 

X 1 ftir Wasserstoff, Alkyl, Halogen, Alk- 
oxy, Alkylthio* Halogenalkyl, Alkoxy- 
earaonyl, Dialkylaaino , Cyane \xnA 

gebenenfalls substitui. rtes rheny^, 
gegebenenfalls substituiertes Phenoxy 

oder gegebenenfalls substituiertes 
Pbenylthio steht, 
x 2 ffir Wasserstoff, Alkyl, Halogen, Alk- 
oxy, Alkylthio, Halogenalkyl, Alkoxy- 
catbouyl, Pialkylamino, Cyano und ge~ 
gebenenfalls substituiertes Phenyl,- 
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gegebanenfalls substituiertes Phenoxy oder 
gegebenenfalls substituiertes Phenylthio 
stent , 

Z fur Halogen steht und der Azolyl-Rest Qber 
5 sin Kohlanstoffatom gebunden ist, 

sowie deren SSureadditions-Salze und Metallsalz-Komplexe 
gefunden. 

Weiterhin wurde gefunden, da a man die ,2-Azolyl) - 
alJcyl-halogenacetanilide der Formel (I) sowie deren 
10 saursadditions-Salze and Metallsalz-Komplexe erhSlt, 
wenn man 

a) N-(l,2-Azolyl)alliyl-aniline der Forael 




in welcher 

15 AjR 1 , R«, R 3 , R* t 

V und X 2 die obezi angegebeae Bedeu-cuEg 

haben, 

mit Halogenessigsaurechloriden oder -bromiden bzw. -an- 
hydriaen der Forme In 

20 Z - CH Z - CO - Cl(flr) (Ilia) 

■ 

bzw. 
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(Z^-CO) a O (hid) 
in velchen 

2 die oben angegebene Bedeutioif 

hat, 

lr. Gegenwart eines Verdunnungsmatteis und gegebeaenfalls 
in Gegenwart eines Saurebindemittels umsetzt, oder 

b) Kalogenacetanilide der Formel 



(IV) 




in welcher 
B 1 , R* , R» 

und Z die oben angegebene Bedeutuag hacen, 



mit Azolyl-alkyl-Derivaten der Formel 

" A 



R* 




(V) 



is welcher 
A, R* , 

JCund 7? die oten angegebene Bedeutung faabsn 
und 
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Y ftir Halogen, den Mesylat- oder 

Tosylat-Reat steht, 

in Gsgenvrart eines Skurebinders und gegebenenfslis in 
Gegemrart eines organischen Losungsmittele unsetzt , 
5 und gegebenenfalis anschUefiend eine Saure oder ain Metall- 
sal2 addiert. 

Die neuen ^-Aaciyiyalkyl-haiogenacefeaniiide der Formal 
(I) sowie deren SMureadditions-Salze und Metallsalz-Koia- 
plexe weisen starke herbizide, insbesondere selektiv- 
10 herbizide Eigenschaften auf . 

Ubarraschenderwaise aeigen die erf indungsgemaflen N-{1,2- 
AaolylJalkyl-balogenaeetanilide bei sehr guter Dnfcraat- 
wirkung bessere Moglichiceiten ram Eiasata als selektive 
Unkrautbekampfungsiaittel in wichtigen Kulturpflanzen als 
die znvor erwahnte, vorbakannte Verbindung, welche sin 
gut wirksamer Stoff gleicher wirkungsart ist. Die er- 
findungsgemSBen Stoffe stellen spm it e ia e wertvolle Be- 
reicherung der herbiziden Mittel zur selektiven Onkrant- 
bekairepfung dar. 

20 Die erflndungsgemafien N- (lf2~Azolyl)alkyl-halogenaeetanlliife 
sind dureh die Formel (l) allgemein definiert. In der 
Formel (I) steht A Yorzugsweise ftir Sauerstoff , Sehwefel 
Oder die Gruppierung >NR, wobei R vorzugsweise ftir Wasser- 
stpff und geradkettigea oder verzweigtea Alkyl mit 1 bis 4 

25 ECoblensteff atonen steht. R 1 steht vprzugsweise fUr Wasser- 
stoff und geradkettlges oder verzweigtes Alkyl und Alkoxy 
ait Jewells 1 bis 4 Kohlenstoffatomen. R*und R» sind 
gleich oder verschieden nnd stehen jeveils vcr^ug^i.. fur 
Hasaeratoff n dar geradksttiges Oder verzweigtes Alkyl und 

30 Alkoxy mit j ewe i ls 1 hu 4 Kohlenstoffatcmen sowie fur die 
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Halogene Fluor, Chlor und Brom. R 4 steht vorzugsweise 
fiir Wasserstoff und Aikyl mit 1 bis 4 Kohlenstoffatosnen. 
X 1 und X 2 sind gleich Oder verschieden und stehen 
vorzugsweise fur Wasserstoff, fur geradkettiges oder 
verzweigtes Alkyl, mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, ge- 
radkettiges Oder verzweigtes Alkoxy mit 1 bis 4 Kohlen- 
stoffatomen, geradkettiges oder verzweigtes Alkylthio 
mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, Alkoxyearbonyl mit 1. 
bis 4 Kohlenstoffatomen in der Alkoxygruppe, ferner 
vorzugsweise fiir die Halogene Fluor, Chlor und Bronr, 
fiir Halogenalkyl mit bis zu 2 Kohlenstof f- und bis zu 
5 gleichen oder verschiedenen Haiogenatomen , wobei ais 
Halogene insbesondere Fluor, Chlor und Brom genannt 
seien, fur Dialkylamino mit t bis 4 Kohlenstoffatomen 
in jedem Alkylteil und fur Cyano.. X 1 und X 2 stehen 
auBerdem vorzugsweise fiir gegebenenf alls substituiertes 
Phenyl, gegebenenf alls substituiertes Phenoxy oder ge- 
gebenenf alls substituiertes Phenyl thio, wobei als Bub- 
stituenten vorzugsweise Halogen und Alkyl mit 1 oder 
2 Kohlenstoffatomen in Frage kommen. Z steht vorzugs- 
weise fiir die Halogene Chlor, Brom und Jod. 

Ganz besonders bevorzugt sind diejjenigen N-(l,2-Azolyl3alkyl- 
halogenacetaniiide der ?ormel (I), in denen A fur Sauer- 
atoff , Schwefal Oder die Gruppierung >HR steht, wobei R 
ftir Methyl, Ethyl, Propyl oder Butyl steht; R t , R? und 
pa gleich, oder verschieden sind und ftir Wasserstoff , 
Methyl, Ethyl, Isopropyl, ask. -Butyl, tert. -Butyl, Meth- 
oxy, Ethoxy oder Isopropoxy stehen, R? und R'auflerdem 
auch fur Chlor oder Brom stehen; R* ftir Wasserstoff oder 
Methyl steht; V und X? gleich oder verschieden sind und 
fur Wasserstoff, Methyl, Ethyl., n-fropyl, Isopropyl, n- 
Butyl, sek. -Butyl, tert. -Butyl, Metboxy, Ethoxy, Iso- 
propoxy, Methyl-Ehio, Ethylthio, Isopropylthio, Methoxy- 
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carbqnyl, Ethoxycarbonyl, Color, Brom> Chlormethyl, 3rom- 
methyl, Dichlormethyl , Trichlornethyl, TrifluormethyX, 
DimetbyiaBino , Ethylmethyiamino, Cyano oder gegebenenfalls 
durch Chlor und/oder Methyl substituiertes Phenyl, gegs- 
benenfalls durch Chlor und/oder Methyl substituiertes Phe* 
noxy oder geqehenenfallg dureh Chlor und/odar Methyl 
substituiertes Phenylthio sfcehen und Z fur Chlor oder 
Brora steht. 

Im einzeinen seien auaer den bei den Herstellungabeispielen 
genannten Verbinduagen die folgenden Verbindungen. der all- 
gemeinen Pormel "(i) genannt: 




R2 



C - CH E - Cl(Br) 



(I a) 



0 
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Bevorzugte er£indungsgem*8e Verbindungen sind 
auch Additionsprodukte aus SSuren 

und denjenigen B-(1,2-Azolyl)alkyl-halogenacetaniiiden 
der Forrael f 1} , in denen k, R, R * R , R r R , X , X 
5 und Z die Bedeutungen haben, die bereits vorzugs- 
weise fur diese Reste genannt wurden. Zu den 
SSuren, die addi^rt werdan kSnnen , gehoren vorzi-gfiweise 
Halogenwasserstoffsauren, wie z.B, die Chlorwasserstoff- 
saure und die Bromwasserstoffsaure, insbesondere die 

10 ChlorwasserstoffsSure, femer PhosphorsHure , Salpefcer- 
saure, Schwefelsaure, mono- und bifunktionelle Carbon- 
sSuren und Hydroxycarbonsauren, wie z.B. Essigsaure, 
MaieinsMure, Bernsteinsaure, Fumarsaure, We'insaure, 
ZitroneosSure, Salizylsfiure, SorbinsSure, Milchsaure, 

IS sowie SuironsSure, wie z.B- p-Toluolsulfonsaure und 1,5- 
Naphthalindisulf onsaure . 

Aufierdem bevorzugte erfindungsgetnaBe Verbindungen sind 
Additionsprodukte aus Salzen von Metallen der II. bis 
IV. Haupt- und der I. und II. sowie IV. bis VII. Nebent 

20 gruppe und denjenigen N-<1 r 2~Azolyl)alkyl-halogenacetani- 
liden der Forrael (I), in denen A, R, R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , 
X 1 , X 2 und Z die Bedeutungen haben , die bereits vorzugs- 
weise for diese Reste genannt burden. Hierbei sind Salze 
des Kupfers, Zinks, Mangans, Magnesiums, Zinns, Eisens 

25 und des nickels besonders bevorzugt. Als Anibnen 

dieser Salze kommen solche in Bstraoht, die sich von 
solohen Sauren ableiten, die zu physiologisch vertrag- 
lichen Mditionsprodulcten ftihren. 

Besonders bevorzugte derartige Sauren sind in diesem Zu~ 
30 sammenhang die HalogenwasserstoffsEuren, wie z.B. die 
Chlorwasaerstqffsa.ure und die Bronwasserstof fsaure , 
ferner Phosphorsaure, Salpetersaure und Schwefelsaure. 
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Verwendet man Z-Ethyl-S-metliyl-N-Cj'-tert. -butyl -isoxazol- 
5 '-yl -methyl )-anilin and Chloracetylchlorid als AusgangS- 
st off e, so kann der Reafctionsablauf durch das folgende 
Pormelscheoa wiedergegeben warden (Verfahrensvariante a): 

(CH 3 ) B C 

C 2 H 5 - HC1 C ¥ H 9 CO-CHg-Cl 

Verwendet man 2-Sthyl-6-methyl-chlaracetanilid und 5-Bron- 
oethyl-3-methyl-isoxazol als Ausgangsstoffe, so kann. der 
Reaktionsablauf durch das folgende Pormelsehena wiederge- 
geben warden (verfahrensvariante b): 




> 

- HBr 



Die bel der DvtrchfUhnmg dea erf indungsgemftfien Verfahrens 
(a) als Ausgangsstoffe benStigten S-Azolylalkyl-^niline 
sind durch die Formal ill) allgemein definiert. In dieser 
Formel stehen A, R' , R* , Rf , R» , 3P und X? vorzugsweis* 
15 fur diejenigen Reate, die berelts ia Zusaamenfeang ait der 
Beschreibung der erfindungsgemaflen Stoffe der Ponsel (I) 
vorzugswei.se fUr diese Reste genannt wurden. 
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.. 3eispie]e fiir Verbindungen der Foroel (II) seiea ta 
* ^nzelnen die folgenden Verbindungen genannt; 




~1 


R a 


R s 


r* 




X* 


CH, 


CH 3 


H 


H 


H 


H 


C,H, 


CH. 


H 


H 


H 


H 


CH, 


w s "a 


H 


H 


H 


H 


C(CH, ), 


H 


H 


H 


H 


H 


CH, 


CH, - 


H 


CHj 


H 


H 


C,H 3 


CH, 


. H 


CH, 


H 


H 


CH, 


C a H« 


H 


CH 3 


H 


H 


C(CHj) 3 


CH, 


H 


CH, 


-H 


H- 


CH, 


H 


3-CH, 


H 


H 


H" 


CH 3 


H 


5-CH 3 


H 


H 


H 


CH 3 


CI 


H 


H 


H 


H 


Cf CH. }. 


CI 


- H 


H 


H 


H 




CH S 


: 3-CH 3 


H 


H 


H 


acHs 


CH 3 


H 


H 


H 


H 


OCHj 


OCHj 


H 


H 


H 


H 


CCHj 


C 2 H S 


H 


H 


H 


H 


C.- 3 


CH a 


H 


H 


H 


s«Hj 


c 2 % 


CH, 


H 


K 


H 






C a H, 


H 


H 


H 


CHj 


C(CHa ) 3 


H 


H 


H 


H 


CH 3 


CK 3 


CHj 


H 


CH S 


H 


■ CH 5 


C 2 H 3 


CH 3 


H 


CH, 


H 


CH 3 




C.-K, 


H 


CHj 


H 


CH 3 


C(CH 3 ) 3 


H 


H 


CHs 


H 


CH 3 


cij 


H 


3-CH 3 


H 


H 


CHj 


CH, 


H 


5-CH s 


■ H 


H 


CHj 


**H 3 


CI 


H 


H 


* 


CH 3 


<■■ r rv \ 

■> . V"3 J j 


CI 


H 


H 


H 


CH 3 


Le A 19 


m 











00 1 0f 66 



CHj 


CH 3 


C 2 Hj 


CH, 


CjHj 


C a H, 




CH, 


. e a H a 


CHj 


C 2 Hj 


C a H 3 


CH 3 


. CH, 


C a H a 


CKj 


<VH 3 


C 8 H S 


CH 5 


CH S 


G 2 H S 


CH 3 


CzH, 


C 2 H, 


CHj 


CH S 


CaH, 


CHj 


CjH, 


CtH 3 


CH, 


CHj 


CaH, 


CHj 


CjHs 


C2H 3 


CHj 


CH 3 


C.H. 


CHj 


<=d 


CaE, 


CH 3 


CHj 


C 2 Kj 


CHj 


C ? H, 




CHj 


CHj 



- 19 - 



- R1 R a R 3 * R» X 1 ' ya 

CHj CH 3 3_ch 3 H H CH 3 

0CH 3 CH 3 H H H ax 

°CHj 0CH 3 H H H CH 

°CH 3 CjHj. H H ' H CH, 

CI * CH 5 H H H CgHj 

CH ' H E H C 2 H, 



C 2 Hj c 2 H 5 H 



H H c s Hj 



H 


H 


H 


CI 


H 


H 


H . 


' CI 


H 


H 


H 


CI 


u 
tl 


ti 


H 


Br 


H 


H 


H 


Br 


H 


H 


H 


Br 


H 


H 


CI 


CHj 


H 


H . 


CI 


CHj 


H 


H 


CI 


CH 3 


H 


H 


CI 


H 


H 


H 


CI 


H 


H 


H* 


CI 


H 


H 


H 


H 


0 


H 


H 

* 


H 


© 


H 


H 


H 


Q 


H 


H 


Br 


CHj 


H 


H 


Br 


CHj 


H 


H 


Br 


CHj 


a 


H 


Br 


H 


H 


H 


Br 


H 


H 


H 


3r 


H 


H 


H 


CHj 


H 


H 


H 


CHj 


H 


w 


H 


CKj 


H 


H 


H 


CHj 


CHj 



Le A io in 



0010166 



- 20 - 



»1 


R a 


R 3 


R* 


' 3C 


X* 




CHj 


H 


H 


CH 3 


CHj 




(VHj 


H 


H 


CHj 


CHj 


CH 3 


CH, 


H 


H 


H 


c(CK 3 ) 3 




CH 3 


H 


H 


H 


C(CH 3 ), 




C a H s 


H 


H 


H 


C(CH 3 ) 3 


ch 3 


CH 3 


H 


H 


K 


C 3 H 7 


C 2 H S 


CH 3 


H 


H 


H 








H 


H 


H 


C 3 H T 




(lib) 





R» 


R 3 




X 1 


X 2 


CH, 




H 


H 


H 


H 


CaHs 




H 


H 


H ' 


H 


CHj 


CaH, 


H 


H 


H 


CH 3 


CzH, 




E 


H 


H 


CHj 


0% 


C 2 K, 


H 


H 


H 




CaH, 


C g Hj . 


H 


H 


*H 


i-CsHr- 


CH S 


C 2 H 9 


H 


H 


H 


C(CH S .) 3 


OA 


C 2 Hj 


H 


H 


H 


' C(CH S ) 3 



V 




(He:) 



La A 19 121 



0010166 



- 21 





R* 


A* 


R* 


r 




CHj 




H 


H 


H 


H 


CVH, 


C 2 H 5 


H 


H 


H 


H 


CH 3 


C 2 H 3 


H 


H 


CH, 


H 


C 2 Hs 




H 


H 


CH 5 


H 


CH 3 


C. M 
"Z "3 


u 

n 


K 


CH S 


CHj 


C 2 H, 




H 


H 


CHj 


CH, 


CHy 


CH, 


H 


H 


CH S 


CH, 




did) 



&* 




R5 


R* 


T 


X* 




CH 3 


H 


H 


H 


H. 


G « 


CHj ... 


H 


H 


H 


H 


CjH s 


CaH, 


H 


H • 


H 


H 


CH 3 


CHj 


H 


CHj 


H 


H 


C a H s 


CH; 


H 


CH 3 


H 


H 


CzHj 


CzH, 


H 


CH 5 


H 


H 


C(CHa) s 


H 


H 


H 


H 


H 


CH 3 - 


H 


3-CHj 




H 


H 


CHj 


H 


5-CK, 


H 


H 


H 




CI 


H 


H 


H * 


H 


C(CH S ) 3 


CI 


H 


H 


H 


H 


OCHj 


CH 3 


H 


H 


H 


H 


tYH, 


« 


H 


H 


H 


CHj 


CH 5 




H 


H 


H 


CH* 


CH 3 


CHj 


H 


H 


H 


CH, 



Le A 19 121 



- 22 - 



. R 1 


R2 


R 3 


R*" 


3C 1 




C 2 H S 


CjjHj 


H 


H 


H 


Cl 


CH 3 


C a Hj 


H 


H 


E 


ci 


CHj 


CH 3 


H 


H 


H 


Cl 


C 2 Hj 


CaHj 


H 


8 


H 


Br 




CjHj 


K 


H 


H 


5r 


CE 3 


CH 3 


H 


H 


H 


Br ■ 


C& 


C 2 H 3 


H 


H 


Br 


3 


CH, 




H 


H 


Sr 


H 


CH 3 


CHj 


H 


H 


Br 


H 


C(CH, ), 


H 


H 


H 


Br 


H 


C 2 H5 


C 2 H 3 


H 


H 


a 


H 


CH S 


CjHg 


H 


H 


ci 


H 


CHj 


CHj 


H 


H 


Cl 


H 




C 2 Hs 


H 


H 


CH 5 


H 


CHj 


C 2 H S 


H 


H 


CHj 


E 


CHj 


CHj 


H 


H 


CH 3 


B 


C(CH 3 ) 3 


H 


H 


H 


CH S 


H 


CH 3 


C 2 H 3 


H 


H 


CN 


H 






H 


H 


CN 


H 


CHj 


CHj 


H 


H 


CN 


H 


CHj 




H 


H 


H 


CHj Br 




C 2 H, 


H 


H 


H 


CHj Br 


C% 


CH 3 


H 


H 


H 


CHj El 


CHr 




H 


H 


-eo-ocHj 


o 




CHe) 



La A 13 121 



23 



R 1 




Ft* 


„ A* 


X 1 


CH 3 


CH 3 


H 


H 


Br 




CH 3 


H 


H ■ 


Br 




PaH, 


H 


H 


Br 


CH 3 


CH 3 


H 


H 


H 


C 2 H 3 


CH 3 


H 


H 


H 


- - 




H 


H 


a 



X a 

cs 3 

CH 3 
CH, 
CH 3 
CE 3 




(Ilf) 



.Ft 1 


R a 


• R s 




* X 1 


X* 


CH 5 


^H, 


H 


H 


CHj 


H 




^H, 


H 


H 


CH 3 


H 


CH 3 




H 


H 


CH 3 


CH 3 


CH, 




H 


K 


CH 3 


<0> 




7 * 4 rt -5 "I ■« * 



00 101 £6 . 



- 24 - 



1 

R 


R* 


RV 




X 1 


X 3 


R 


CH, 


CH, 


H 


H 


H 


H 


CH, 


c a H, 


CH, 


H 


H 


H ' 


H 


CH, 




CaH, 


H 


H 


H 


H 


CH, 


CH, 


CH, 


H 


CH, 


H 


a 


CH* 


C a H, 


CH, 


H 


CHj 


H 


H 


CH, 




C 2 H, 


H 


CHj 


H 


H 


CH, 


CHj 


H 


3-CH, 


H 


H 


H ... 


CH, 


CH, 


H 


5-CH, 


H 


H 


H 


CHj 


CH. 

J 


CI 


H 


u 


u 


K 


CH, 


OCK 3 


CH, 


H 


H 


H 


H 


CHj 


C(CH,) 3 


CI 


H 


H 


H 


H 


CHj 


?CH» 


OCH, 


E 


H 


H 


e 




ch/ 


CH, 


H 


H 


H 


CH, 


CK, 


CH, 


C 2 H, 


H , 


H 


H 


CH, 


CH, 


C 4 H, 


CjHj 


H 


H 


H 


CH, 


CH, 


C(CH S ), 


H 


H 


a 


H 


CH, 


CH, 


CHj 


H - 


3-CH, 


H 


H 


CHj 


CKj 


CH, 


H 


5-CH, 


H 


K 


CH, 


CHj 


OCH, 


CH, 


H 


H 


K 


CH, 


CH, 


CHj 


CI 


H 


H 


H 


CH, 


. CH, 


CH, 


C a H, 


H 


H 


H 


H 


CaH, 


CH, 


CH, 


H 


H 


H 


H 


CgH, 




C*H, 


H 


H 


H 


H 


C*H, 


CH, 


CH, 


H 


H 


H 


H 


C,H T 






H 


H 


H 


H 


CH, 




CzH, 


H 


H 


H 


H 


C,H T 


CHj 


CH, 


H 


H 


H . 


H 


C t H 9 


c*% 


C 8 H S 


H 


H 


H 


H 


C*H S 


C*H, 


CH, 


H 


H 


H- 


H 


CiHs 




CH, 


H 


H 


H 


CH, 




ru 


C*H 9 


H 


H 


H 


CH, - 


r k 



La a. 19 121 



0010166 



- 25 - 



R' 


R 2 


R 3 


H» 


V 


X s 


D 




fig 




H 


H 


CH, 


n 

C 8 H, 


CH. 


CH. 


n 




CH, 


CH, 
CH. 


CH, 


CH, ' 


f it 


n 


H 


CH, 


CH. 


CH. 




n 


H 


CH, 


— , a 

H 


— -3 

CH, 




C 2«9 


H 


H 


CH, 


H 


CH, 


CH S • 


C,H, 


H 


H 


vn, 




CH, 


CH, 


CH, 


H 


H 


H 


cr 


CH, 


C 2 Hs 


C 2 Hj 


H 


H 


H 


Cl 


CH, 


CH, 


C a H, 


H 


H 


H 


Cl 


CH, 


CCCH, ), 


H 


H 


B 


H 


Cl 


CH, 


CH, 


CH, 


H 


H 


CI 


CH, 


CH, 


C.H, 


C 2 H 3 


H 


H 


CI 


CH, 


' CH, 


CH, 


C 2 H 3 


H 


H 


ci • 


CH, 


CH, 


CH, 


CH, 


H 


H 


CI 


H 


CH, 
CH, 


C 4 H, 


CsH, . 


H 


H 


CI 


H 


CHj 


CjH, 


H 


K 


CI 


H 


CH, 


CH 3 


CH 5 


H 


H 


Br 


H 


CH, 


C,H, 


CtH, 


' H * 


H 


Br 


H 


CH, 


CH, ' 




H . 


H 


Br 


H 


CH, 




da) 



Le A 1.9 121 



R 1 R» R* X 1 X 2 





CH 3 


H 


H 


H 


CHj 


CH, 


CH 3 




H 


H 


H 


CHj 


CH 3 


C 2 H 3 




H 


H 


H 


CK 5 


CE, 


CH 3 


CHj 


H 


H 


H 


H 


CHj 


CH 3 




H 


K 


" H 


H t * 


■ ch. 
— -j 




C 2 Hj 


H 


H 


H 


H 


CE, 


m 3 


CHj 


H 


H 


CI 


CH 3 


CK, 




C a H s 


H 


H 


CI 


CH 3 


CHj 






H 


H 


CI 


CH 3 


CH 3 ~ 




- R 



(in) 



R 1 


R 2 


' R* 


R* 


V- 


X* 


R 






H 


H 


CHj 


' CHj 


CH 3 


C 2 Hs 




H 


'H , 


CH S 


CHj 


CHj 




ca 


B 


H 


H 


H 


CHj 






H 


H 


H 


H 


CHj 



Die H- ( 1 , 2-Azolyl ) alkyl -aniliae der Foroel ill) Bind 
aoch nicHt bekannt. Man erhMlt ale, wean aan • Aniline 
ier Formel 




in weleher 
R 1 , R 2 

und R' die eben angegebene Bedeutung haben, 
eO' Bit Azoiylaijcyi-uerivaten der Formel 




in weXcher 
4 12 

A, R , X , X und Y die oben angegebene Bedeutung 
haben, 

in Gegenwart eines SSurebinders und gegebenenfalls in 
Gegenwart eines VeidQnnungsmittels urasetzt, 

oder 

6) mit Azol-aldehyden der Formel 




(VII) 



in welcher 
A, X 1 

und X s die oben angegebene Bedeutung hab&n* 
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in Gegehwart eines inerten organischen Lfisungsmittels 
und gegebenenxalls sine Katalysators umsetzt imd die 
entstehenden imine der Formel 



a* 

in weleher 




■ = ch —}f r (nil) 



A, R% R*, RS, 

V und X s die oben angegebene Bedeutung 

haben, 

gegebenenfalls In Gegenwart eines polar en Verdilnnungs- 
10 mifctels reduziert. 

Bel dem Verfahren (B) entstehen ausschlieBlich seiche 
Verbindungen der Zonnel (II) , in denen R 4 Wasserstoff 
bedeutet. 

Die bei der Herstellung der H-(1 ,2-Azolyl) alJcyl-aniline 
15 der Forme 1 (II) als Ausgangsstoffe benStigten Aniline 
der Formel (VI) sind allgemein beJcannte Verbindungen 
der organischen Chemie. Als Beispiele seiea genannt: 

Anilin; 2-Me-tbylanilinj 2-Ethylanilin? 2-1 s opr opylanilin ; 
2-aek.-Butylanilin; 2-tert.-Butylanilini 2,6-Diiaethyl- 
20 anilin; 2,3-Dajnethylanilinj 2 , 5-Dimethylanilin ; 3,5-Bi- 
msthylanilin; 2,6-Dielfeylaailins 2-E«iyX-6-!Bethyl-ani:lin: 
2,3,4-Trioa-ttiylanilin; 2,4, 6-TrIaetbylanilin; 2,4,5- 
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4-iethylaaUln,* ^Mu*^^^ 2 3 
Triaethylaailin; 2,3,6-Triaethylaailla; 2-Hethyl-6- 
chloranilia; 2-t e rt.-Butyl-6-chloranliin; 2-Methoxy-S- 
aethylanilin; 2,6-Dimethoxyaailia s 2-Methoxy-6-ethyl- 
anllin; 2,6-DlethoxyaaiHa. 

die bei der HersteXIung der N-(l ,2-Azolyl)alkyl-aniline 
der Formal (II) weiterhin als Ausgangsstoffe benStigfcen 
Azol-aldehyde der Formel (VII) sind bekannt (vgl. 
a.B. Arch. Pharm. 264 (1926) ; J. Chem. Soc. 1957 , 3314 
^ 1964 ' 3114) bzw. kSnnen nach den dort beschriebenen 
Verfahren erhalten werden. 

Bei der Herstellung der S-(1 ,2-A«olyl)alltyl-aniline der 
Forrael (II) nach dem Verfahren (X) kSnnen als Saure- 
binder alle Oblichen Saureakzeptoren verwendet we r den . 
Vorzugsweise in Betraoht kommen Alkaliearbonate wie 
Kalium- oder Hatriumcarbonat . 

Als VerdUnnungsmittel kSnnen bei dem Verfahren {J. ) 
alle Oblichen inerten organischen Losungsmittel einge- 
se-tzt warden. Vorzugsweise in Betracht kommen Dimethyl- 
forraaaid end Toluol. 

Die ReaktionBtemperataren kennen bei den Verfahren { j») 
innerhalb sines grSBeren Bereiches variiert werden. Ire 
allgemeinen arbeitet nan swischen o°C und 180°C, vor- 
zugsweise awischen 20°C und 160°C. 

Bei der l&asetaung nach dem Verfahren {£ ) sefest man die 
Aniline der Pormel (VI) und die Azolylalkyl-Derivate der 
Pormel (V) ira allgemeinen in Squimolaren Mengen eon. Ss 
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ist jedech aueh mSglich, sine der Komponenten , vor- 
zugsweise das Anilln der Formel (VI) , in einem ttber- 
schufl einzusetzen. Die Aefarbeitung und Isolierung der 
Reafctionsprodukte erfolgt naeb Oblichen Methoden. 

5 Bei der Herstellung der ,2-Azolyl)alkylaniline der 
Formal £11} naeb dem Verfahren (0) kSnnen in der 
ersten Stufe als inerte organische LSsungstniifcei alle 
iiblichen derartigen Solventien verwendet werden. vbr»- 
2ugsweise in Betracht kommen aromatische Losungsmittel , 
10 vie Toluol. 

Als Katalysatoren kannen bei der Omsetzung (fl) in der 
ersten Stufe alle fur derartige Additionen a h Lichen Rc- 
afctiansbeschleuniger verwendet werden. vorzugsweise 
in Prage kommen starke organische Sauren, wie p- 
15 Toluolsulfonsaure. 

In der zweiten Stufe des Verfahrens (fl) kSnnen als 
losungsmittel alle inarten polaren organiachen Solventien 
verwendet werden. Vorzugsweise in Betracht kommen Alko- 
hole, wie Methanol. 

20 Als Heduktionsmittel konnen bei der DurchfOhrung der 

zweiten Stufe des Verfahreas (6) vorzugsweise komplexe 
Hydride, wie 2 ran Beispiel Natriumborhydrid , verwendet 
werden. 

Die Seaktionstemperaturen konnen bei der DurchfBhrung 
25 des Verfahrens (S] sowohi in der ersten als auch in 
der zweiten Stufe innerhalb eines grSBeren Bereiches 
variiert werden. In der ersten Stufe arbeitet man im 
ailgemeinen bei Temperatures zwischen 40° C und 1 40°C, 
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vorzugsweise zwischen 6Q°C und 120°C. In der zwe_- 
ten stufs arbeitet man 1m allgemeinsn bei Temperaturen 
zwischen -10°c und +100°C, vorzugsweise zwischen o°C 
und 80°C. 

5 Bei der Durchfuhrung des Verfahrens (0) setzt man die 
Aniline der Forme 1 (VI) und die Azol-aldehyde der For- 
mei (VII) Ijn allgemainen in Squimolaren Mengen ein. E$ 
ist jedoch auch mSglich, eine der Komponenten , vorzugs- 
weise das Aniiin der Formei (vx) , in einem uberschufi 
10 einzusetzen. Oas in der zweiten Stufe benOtigte Re- 
duktionsmittel wird zweekmafligerweise in einem Ober- 
schufl eingesefczt. - Die Aufarbeitung und Isolierung ' 
der Reaktionsprodukte erfolgte jeweils nach fiblichen 
Methoden. 

15 Die auBerdem fur daa erfindungsgemafie Verfahren (a) ala 
Ausgangsstoffe zu verwendenden Halogenessigsaurechloride 
und -bromide bzw. -anhydride sind durca die Formeln (Ilia) 
und (Illb) allgemein defiaiert. Ia diesen Pormeln ateht 
Z vorzugsweise ftir Cblor, Broo und Jod, 

20 Die Halogeneasigaaurechloride und -bromide bzw. -anhydride 
der Pormeln (Ilia) und (Hlb) sind allgemein befcaaate Vef- 
biadungen der orgaaischen Chemie. Als Beisplel seien ge- 
nannti Chloracetylohlorid, Bromacetylehlorid, Jodacetyl- 
chlorld und die entsprechenden Bromide sowie Anhydride. 

25 Die bei der Durchfuhrung des erflndungsgemaaen Verfahrens 
(b) als Ausgangsstoffe benatigten Halogenscetanllide sind 
durch die Formei (IV) allgemein defiaiert. In dieser For- 
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mel stehen R 1 , W . S? »* £ vorzugsweise fUr die jenigen 
Reste, die bereits In Zusammenhang mit der Beschreibung 
der erfindungsgemafien Stoffe der Formel (D vorzugsweise 
fUr .dies* Reste genannt wurden. 

5 Die Halogenacetanilide der Forme! (IV) sind allgemein be- 
kannt bzw. kbnnen sie in allgemein bekannter Art und 
Veise erhalten warden, indem man entspreehende Aniline 
Bit einem Halogenessigsaurechlorid oder -broaid bzw. 
-anhydrid der Formeln (Ilia) bzw, (Illb) in Gegenwart 

n eines iaerten. organischen LSsungsmittels , ■ wie beispiels- 
weise Toluol oder Dimethylformamid, gegebenenfalls in Ge- 
genwart eines saurebindemittels, wie z.B. Kaliumcarbonat 
oderTriethylamin, bei Temperature* zwischen 0 und 100»C 
umsetzt (vergleiche aueh die Herstellungsbeispiele) Als 

,5 Beispiele seien die Chlor- und Bfomacetanilideder oben 
genannten Aniline der Formel (VI) genannt. 

Die auflerdem fur das erf indungsgemaBe Verfahren (b) als 
Ausgangsstoffe zu verwsndenden Azolylalkyl-Derivate sind 
durch die Formel (V) allgemein definiert. In dieser For- 
20 mel stehen A , R* , V und JP vorzugsweise fur diejenigen 
Reste, die bereits im Zusanmenbang mit der Beschreibung 
der erfindungsgem&Sen Stoffe der Formel (I) vorzugsweise 
genannt wurden- Y steht vorzugsweise fur Chlor, Bran, den 
Hesylat- und Tosylat-Rest. 

25 Die A2olyl-alkyl-Derivate der Formel (V) sind bekannt 
(vergleiche u-a. J.Chem.Soc. 1965 , 7274 und 1978, 994? 
DE-OS 25- 49 962 und C.A.50, 34021); bzw, kbnnen sie in 
allgemein bekannter Art und Weise erhalten warden,, indem 
san z.B. die entsprechenden Mgtfayl-Derivate naeh Ubliohen 

30 Ketheden halogeniert. Ala Beispiele fur Verbindungen der 
Formel (V) seien im einzelnen die folgenden Verbindungen 
genannt 1 
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Als Verdiinnungsmittel koaaen fur die erfindungsgemafie Um- 
setzung gemaB Verfahrensvariante (a) vorzugsweise inerte 
organische LSsungsaitxei infrage. Hlerzu gehoren vorzugs- 
5 wfiiss Ketone ^ wis Diethylketonj insbesondsrs Aceton und 
Methylethylketon ; Nitrile, wie Propionitril, insbesondere 
Acetonitril; Ether, wie Tetrahydrofuran oder Dioxan; ali- 
phatische und aromatisohe Kohlenwasserstoff e, wie Petrol* 
ether, Benzol, Toluol oder Xylol % halogenierte Kohlenwasser' 
10 stoffe, wis Methylenchlorid , Tetrachlorkohlenstdff , Chloro- 
form oder Chlorbenzol; und Ester, wie Essigester. 

Das erfindungsgeaSSe Verfahren (a) kann gegebenenfalls in 
Gegenwart von Saurebindem ( Chlorwa sserst of f -Akzeptoren ) 
durchgefUhrt werden. Als solche kfinnen alle Ublichen 
15 SSurebindeaittel verwendet werden. Hierzu gehoren vorzugs- 
weise organische Basen, wie tertiare Amine, beispielsweise 
Triethylatnin, oder wie Pyridin ferner anorganische Basen, 
wie beispielsweise Alkalihydr oxide und Alkalioarbonate. 

Die Reaktionstemperaturen kb'nnen bei der Durehfiihrung des 
20 erfindungsgemaflen Verfahrens (a) in einem grdfleren Be- 

reich varliert werden. Ia allgemelnea arbeitet aan zwischen 
0 und 120°C, vorzugsweise zwischen 20°c und TOO°C. 

Bei der Burehxtihrung des erfindungsgeaafien Verfahrens (a) 
setzt man vorzugsweise auf 1 Mbl der Verbindung der Porael 
25 (II) 1 bis 1,5 Mol Halogenacetylierungsmi tta 1 und gegebenen- 
falls 1 bis 1,5 J!ol SSurebinder ein. Die Isolierung der 
Verbindungen der Forniel (1) erfolgt in tlblicher Weise. 
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Als VeiviUamaigsmittel koamen fUr die erfindungsgemtifle Om- 
setzung gemafl Verfahren {b) alle inerten, mit Yasser nicht 
mischbaren, organischen Losungsmittel infrage. Hierzu ge- 
hBren vorzugsweise Ether, wie Diethyletherj aromatieche 
5 Kohlenwasserstoffe, wie Benzol, Toluol Oder Xylol; halo- 
genierte Kohlenwasserstoffe, wie Melfcylenchlorid, Tetra- 
chlorkohlenstoff , Chloroform oder Chlorbenzol; und Ester, 
wie Essigester. 

Die erfindungsgemaJ3e Umaetzung gem5B Verfahren (b) wird 
10 in Gegenwart eines Saurebindemittels durchgefiihrt. Als 
solche kSnnen alle tiblichen Saurebindemittel verwendet 
werden. Hierzu gehoren vorzugsweise anorganische Basen, 
wie beispielswsise Alkalihydroxide und Alkalicarbena te , 

Die Reaktionstemperaturen konnen bei der Durchfiihrung des 
15 erfindungsgemaflen Verfahrens (b) in einem grSfleren Bereich '• 
varilert werden. Io allgemeinen arbeitet nan zwischen -70 
und +10Q*C, vorzugsweise zwischen -20°C und +SO°C. 

Bei der Durchfilhrung des erf indungsgemaBen Verfahrens (b) 
aetzt man vorzugsweise auf 1 Mol Halogenacetanilid der 
20 Forme 1 (IV) 1 bis 1,5 Mol Azolyl-alkyl-Derivat der Formel 
(V) ein. Die Isolierung der Verbindungen der Formel (I) 
erfolgt in Ublicher Weise. 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsf orm wird die erfindungs- 
gemafle Umsetzung gemSB Verfahren (b) in einem Zweiphasen- 

25 system, wie beispielsweise w&ssrige Natron- Oder Kali- 
lauge/Toluol Oder Methylenchlorid, gegebenenfalls unter 
Zusatz von 0,1-1 Mol eines Fhasen-Transf er-Katalysators , 
wie beispielsweise Ammonium- oder Ehosphoniumverbindungen, 
beispielsweise seien Bensyl-dodecyl-dimethyl-ammanium- 

30 chlorid (Zephlrol) und Trietfayl-benzyl-ammoniumchlorid 
genannt, durchgefuhrt {vergleicbe such die Kerstellungs- 
beisplele). 
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Sowohl die nach dera Verfahren (a) als auch die nach 
dera Verfahren (b) herstellbaren erfindungsgemSflen Stoffe 
der Forme! (Sj ksrv*h in Ssursadditions-Salze bzw. 
Hetallsalze-Komplexa uberfBhrt werden. 

5 Zur Herstellurc von physiologisch vertrMglichen saureaddl- 
fcionssalzen der Vex ^..idungen der Fotmel (I) fccraraan vorzugs- 
weise folgende Sauran in Frage: Die Halogen- 
wasserstoffsluren, ^ie z.B. die Chlorwassarstoff saure und 
die Brpmwasserstoff saure, insbesondere die Chlorwasser- 

10 stoffsSure, ferner Phosphor saure, Salpetersaure, 

SchwefelsSure, mono- und bifunktionelle CarbonsSure 
und HydroxycarbonsMuren, wie z.S, EssigsSure, Malain- 
saure, Bernsteinsaure, Fujoarsaure, WeinsSure, Zitronen- 
saure, Salizylsaure, Sorbinsaure, MilchsSure, sowia 

15 Sulfonsfturen, wie z.B. p-Toluolsulfonsaure und 1,5- 
Naphthalindisulf onsaure . 

Die SSureadditions-Salze der Verbindungen der Forroel (X) 
konnen in einfacher Weise nach Qblichen Salzbildunga- 
methoden, z.B- durch Losen einer Verbindung der Formel £2) 
20 in einera geeigneten inerten Losungsmittel und Hinzu- 
fagen der saure, z.B. Chlorwasserstoff saure, erhalten 
warden and in bekannter Weise, z.B. durch Abfiltriaren- 
isoliert und gegebeaenf alls durch tvaschen rait einem 
inerten organischen ijOsungsnir.iei gereinigt werden. 

25 Zur Herstellung von Metallsalz-Komplexen der Verbindungen 
der Forme! (I) kommen vorzugsveise Salze von Metallen der 
II. bis IV.-Baupt- und der I. and II. sowie IV. bis VIII. 
Nebengruppe in Frage, wobei Kupfer, Sink, Mangan, Magne- 
sium, Zinn, Bisen und Nickel beispislhaft genannt seien. 
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Als Anionen der Salze kaiman solche in Betracht, die sich vorzugs- 
wise von folgenden Sauren ableiten: Halcgenwasserstoffsau- 
ren, wie z.B. die Chlorwasserstof fsaure und die Brom- 
wasserstoffsHure, ferner Phosphor saure, Salpeter saure 
5 und Schwefelsaure. 

Die Metailsalzkompiexe der verbindungen der Formei (I) 
kSnnen in einfacher Weise nach iiblichen Verfahren er- 
halten werden, so z.B. durch Losen des Metallsalzes in 
Alkohol, z.B. Ethanol, und Hinzufugen 2ur Verbindung 
10 der Forrael (I) . Man kann Metailsalzkompiexe in bekannter 
Weise, z.B. durch Abf iltrieren, isolieren und gegebenen- 
falls durch Bmkristallisieren reinigen. 

Die erfindungsgemallen Wirkstoffe beeinfXussen das Pflanzen- 
wachstum und konnen deshalb als Defoliants, Desiccants, 

15 Krautabtotungsmittel, Keimhemmungsmittel unu insbesondere 
als Unkrautvernichtungsmittel verwendet werden. Unter 
Unkraut im weitesten Sinne sind alle Pflanzen zu verstehen, 
die an Orten aufwachsen, wo sie unerwunscht sind. - Ob die 
erfindungsgemaBen Stoffe ais totale Oder selektive Herbiziae 

20 wirken, hangt im wesentlichen von der angewendeten Henge ab. 

0ie erfindungsgemSBen Wirkstoffe kSnnen z.B. bei den folgen- 
den Pflanzen verwendet werden: 

Dikotvle Unkrater der Gattunaen t Sinapis, Lepidiura, Galium, 
Stellaria, Matricaria, Antherais , Galinsoga, Chenopodium, 
15 Urtica, Seneeio, Araaranthus, Portulaca, Xanthium. Convolvulus, 
Ipomoea, Polygonum, Sesbania, Ambrosia, Cirsium, Carduus, 
Sonchus, Solanum, Rorippa, Rotala, Lindernia , Lamium , 
Veronica, Abutilon, Emex, Datura, Viola, Galeopsis, Papaver, 
Centaurea, 
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Dicotyle Kulturen der Gattunqen ; Gossypium, Glycine, Beta, 
Caucus, Phaseolus, Pisum, Solanum, Limun, tpomoea, Vicia, 
Nicotiana, Lycopersicon, Arachis, Brassica, Lactuca, Cucumis, 
Cuburbita. 

5 MonokotvXe Unkrauter der Gattungen s Eeninoehlea, Setaria, 
Panicum, Digitaria., Phleum, Poa, Festuca, Eleusine, 
Brachiaria, LoUum. Sromus, Avena , cyperus, Sorghum, 
Agropyron, Cynodon, Monocharia, Fimbristylis , Sagittaria, 
Eleocharis, Scirpus, Paspalum, Ischaemum, Spenociea, 
10 Darfjrlocteniun, Agrostis, Alopeeurus, Apera. 

Monokotyie Kulturen der Gattuagsn : Oryza, Zsa, Triticum, 
hordeum, Avena, Secale, Sorghum, Panicum, Saccharum, Ananas, 
Asparagus, Allium. 

Die Verwendung der erf indungsgensaBen Wirkstoffe ist jedoch 
15 keineswegs auf diese Gattungen beschrankt, sondern erstreckt 
sich in gleicher Weise aueh auf andere Pflanzen. 

Die Verbindungen eignen sich in Abhangigkeit von der Konzen* 
tration zur TotalunkrautbekSmpfung z.B. auf Industrie- und 
Gleisanlagen und auf Wegen und Piatzen mit und ohne Baumbe- 
20 wuchs, Ebenso konnen die Verbindungen zur Unkrautbekampfung 
in Dauerkulturen z.B. Forst-, Ziergeholz-, Obst-, Wein-, 
Citrus-, Nuss-, Bananen-, Xaf fee-, Tee-, Gumrai-, Olpalm-, 
. Kakao- r Beerenfrucht- und Hopf enanlagen und zur selektiven 
Onkrautbekarapfung in einjahrigen Kulturen eingesetzt werden. 

25 Die erf indungsgemaBen Wirkstof f.e zeigen insbesondere 
neben einer guten wirkung gegen grasartige Unkrauter 
auch eine gute herbizide Wirkung bei breitblattrigen 
Unkrautem. Ein selektiver Einsatz der erfindungsgemaBen 
Wirkstoffe ist m6giich, vorzugsweise in Mais, Erdnfissen, 

30 Ruben, Sojabohnen, Baumwolle, Reis und andere Getreide- 
arten. 
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Die Wirkstoffe konnen in die tibl.ich.en Fartnulierungen tiber- 
gefiihxt werden, wie LSsungen, Emulsionen, Spritzpulver, 
Suspensionen, Pulver, StSubemittel, fasten* Idsliche 
Pulver, Granulate, SuspensipnsH^ulsionskonzentrate , - 
5 Wirkstoff-impragnierte Natur- und synthetische. Stoffe, 
Feinverkapselungen in polymeren Stoffen. 

Diese Formulierungen werden in bekannter Weise hergestellt, 
z.B. durch Vermischen der Wirkstoffe mit Streckmitteln, also 
f lussigen LSsungsmitteln und/oder festen Tragerstoffen, gegebenen- 

10 falls unter Verwendung von oberf lachenaktiven Mitteln, 

also Emulgiermitteln und/oder Dispergiermitteln und/oder 
schaumerzeugenden Mitteln. Im Falle der Benutzung von 
wasser sis Strscksiittsl kSnnen z.2. such organische LS- 
sungsmittel als Hilfslosungsmittel verwendet werden. Als 

15 flussige Lftsungsmittel kommen im wesentliehen in Frage: 

Aromaten, wie Xylol, Toluol, oder Alkylnaphthaline, ehlo- 
rierte Aromaten oder ehlorierte aliphatische Kohlenwasser- 
stoffe, wie Chlorbenzole, Chlorathylene oder Methylen- 
chlorid, aliphatische Kohienwasaerstpffe, vie Cyclohexan 

20 Oder Paraffin* , i.B. ErdSlfraktionen, Alkohole, wie Butanol 
Oder Glycol sowie deren Xther und Ester, Ketone, wie Aceton, 
Methylathylketon, Methylisobutylketon oder Cyclohexanon, 
Stark polare LQsungsmittel, wis Dimethylformamid und Di- 
methyl sulfoxid, sowie tf&sser. 

25 Als feste TrSgerstoffe kommen in Frage: 

2.B, natiirliche Gesteinsmehle, wie Kaolins, Tonerden, Talkum, 
Kreide, Quarz, Attapulgit, Montmorillohit oder Diatomeenerde 
and synthetische Gesteinsmehle, wie hochdisperse Kiesel- 
sSure, AluminiuiHoxid und Silikate; als feste TrSgerstoffe 

30 fftr Granulate kommen in Frage: z.B. gebrochene und fraktio- 
nierte natiirliche Gesteine wie Calcit, Marmor, Sims, 
Sepiolith, Dolomit sowie synthetische Granulate aus an- 
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erganischen und organischen Mehlen sowie Granulate aus 
organisehem Material wie Sagemehl, KokosnuSschalen, Mais- 
kolben und Tabakstengel; als Emulgier- und/oder schaunter- 
zsugende rtittel kommea in Frages z.a. nichtionogene und 
5 anionische Emulgatoren, wie Polyoxyathylen-Fettsaare- 
Ester. Polyoxyathylen-Fattalkohol-Xther, z.B, Alkylaryl- 
polyglykol-ather, Alkylsulf onate. Alkylsulf ate, Aryl- 
sulfonate sowie 

■» — ■ >---' "ii^nieiiiiictei 

kommen in Frages z.B. Lignin-Sulf itablaugen un d Methyl- 
10 cellulose, 

5s kennen in den Formulierungen Haf traittel wi e Carboxy- 
methylcellulose, natUrllche und synthetische pulverige, 
kSmige Oder latexformige Polymere verwendet werden, wie 
Gununiarablcum, Polyvinylalkohol, Polyviny lacetat . 

15 Es kfinnen Farbstoffe vie anorganiache Pigrcente, z.B.-Bisen- 
oxid, Titanoxid, Ferrocyanblau und organische Farbstoffe, 
wie Alizarin-, Azol-Metallpfathalocyaninfarbstoffe und 
Spurennahratoffe wie Seize von Eisen, Hangan, Bor, Kupfer, 
Kobalt, HolybdSn und Zink verwendet werden. 

20 Die Formulierungen enthalten tm allgeaeinen zwischen 0,1 
und 95 Gewichtsprozent Hirkstoff , vorzugsweise zwischen 
0,5 und 90 %, 

Die erf ifldungsge^Bei. w ir kstoffa fconnen als ao iche oder 
in tt» Foraulierungen aucn in Kischung ai* bekannts* 
« «erbiziden zux UnkrautbekSapfung Verwendung fi„aen, wo- 
bei Fertigfomulierung oder Tanfcnischung nSglich 1st 
Auch eine Misohung mit anderen bekar-ntea Kirkstof^a* 
wie Fungiziden, Insektiziden, Akarizieen, Ke*atizlden, 
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SchutEStof fen geger. Vogelfrafi, Wuchsstoffen, Pflanzen- 
nahrstoffen und Sodenstrukturverbessexungsmitteln ist 

Die Wirkstpffe konnen als solche, in Form ihrer Fonra- 
5 iier-jr.gen odor der daraus durch wai teres VerdiSnncn i?-: 
rcite-sa Anwer.d-ings former., vie gebrauchsf ertige Los-a- 
ge:!, Sespsnsionan, Enulsicnen, Pulvar, Pasten und Gra- 
nulate angewandt warden , Die Anwendung geschieht in tlb- 
licner Ksise, z.B. durch GieSar., Spritzer., Spriihen, 
10 Streuen. 



Die erfindungsgemSflen Wirkstof f e kCnnen sowohl vor als 
auch nach desi Asiflaufen der Pflanzen appliziert werden. 
Die Anwendung wird vorzugsweise vor dera Auflaufen der 

Pflanzen, also iai pre-exergenee-Ver£ahren, vorgano^r-en. 
!S Sie konnen auch vpr der Saat in den Boden eingearbei- ■_ 

tet werden. 

Die aufgewandte Wirkstoffnenge kann in grSBeren Berei- 
chen schwanken. Sie hangt in wesentlienen von der Art 
das gawunschten Effekts ab. In allgeaeinen liegen die 
20 Au:wa.:dsiengen zwischen 0,1 und 10 kg Wirkstof f pro r.s, 
vorsuqsweise awischen 0,1 and S kg/ha. 

In den nacbfolgendea Beispiel vird die sachstehend ange- 
s&bene Verbindung &ls- Vergleichssubstan2 eingesetzt : 



CHj - OCHj 



A 




25 



• 0 

(2, 6-Diethyl} -N-raetJio^^ 
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Bel spiel A 
Pre-emergence-Test 

Lesungsmittel: 5 Gewichtsteile Aceton 

Emulgator: 1 Gewichtsteil Alkylarylpolyglyeollther 

5 Zur Herstellung einer zweckmHfiigen Wirkstoffzubereitung 
vermischt man 1 Gewichtsteil Wirfcstoff mit der angegebe- 
nen Menge LSsungsmittel , gibt die angegebene Menge 
Emulgatar 2u una verdiinnt das Konzentrat Bit Wasser auf 
die gewuBschte Konzentration. 

to Samen der Testpflanzen werden in normalen Boden ausgesSt 
und nach 24 Stunden mit der Wirkstoffzubereitung begossen. 
Dabei halt man die Wassermenge pro FlScheneinheit zweck- 
mafligerweise konstant. Die Wirkstoffkonzentratioh in der 
Zubereitung spielt keine Rolle, entscheidend ist nur die 

15 Aufwandoenge dea Wirkstoffs pro FlScheneinheit . Hach drei 
tfochen wird der ScMdigungsgrad der Pflanzen bonitiert 
in JS SchSdigung im Vergleich zur Entwicklung der unbehan- 
delten Kohtrolle, Es bedeuten: 

0 % ' = keine Wirkung (wie unbehandelte Kontrolle) 
20 100 Jfi = totals Veraichtung 

Wirkstoffe, Aufwan&mewjen and Resultate werden exmittelt. 

Die erfinduhgsgemSBsn Wirkstoffe (5) und (2) 2aigen in 
diesem Test eine bessere selektive Wirksamkeit als die aus 
dem Stand der Technik bekannte Substanz (A) . 
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Herstellungsbeispiele 



Beisniel 1 




C(CH 3 ), 




CH 3 



C 2 H S 



\ 

CO - CHjjCl 



(Verfahren a) 

5 13, 6g (0,05 Mol) 2-Ethyl-6-methyl-M 3' -tert. -butyl-is- 
oxazol-5 ' -yl-methyl)-anilin und 5,2g ( 0,071 Mol) Pyridin 
werden in 50 ml Toluol vorgelegt und unter Rttbren und 
KUhlung bei 0 - 5 °C mit 6,2g (0,055 Mol) Cbloracetyl- 
chlorid versetzt. Man laflt zwei Stunden bei Raumtemperatur 

10 nachrunren und trennt den gebildeten Niederschlag ab. Das 
Filtrat wird mit ¥asser gewaschen, fiber Natriumsulfat ge- 
troclmet und durch. Abdestillierea dea Losungsmittels im 
Vakuua eingeengt. Der Rucks tand wird aua Petrolether um- 
kristallisiert. Man erhalt 8,lg (49 % der Theorie) 2- 

1 5 Ethyl-6-methyl-H-(3 ' -tert.^butyl-iaoxazol-5 1 -yl-methyl)- 
chloracetanilid vom Schmelzpunkt 78 - 79°C 

Her3tellmg_des^Au3sangs2roduktes 



(Verfahren a) 

20 65,lg (0,48 Mol) 2-Ethyl-6-methylattilin, 33g (0,19 Mol) 
5-Chlormethyl-3-tert.-butyl-iso3azol und 26, 2g (0,19 Mol) 
gepulvertes Kaliumcarbonat werden in 48 ml Dimethylform- 
amid 5 Stunden unter Runren auf 100°C erhitzt. Danach 
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wird die Reaktionsmiscaong auf 150ml Wasser gegossen und 
ait Methylenchlorid extrahiert. Die organische Phase wird 
titer Natriumsullat getrocknet und dureh Abdestillieren des 
Lasungsmittels im Vakuum eingeengt. Der RUckstand wird im 
5 Vakuum destilliert. Man erhSlt 35, 2g (68 % der Theorie) 
2-Ethyl-6-methyl-N- (3 ' -tert . -butyl-isoxazol-5 •-yl-methyl)- 
anilin vom Siedepunkt 140-141 "C/0,1 mm rait einer 95#-igen 
Reinheit (Gaschromatographiseh bestimmtj und einem Bre- 
chungsindex von ng = 1,5277. 

10 Beiaplel 2 




(Verfahren a) 

648g (0,03 Mol) 2,6-Dimethyl-M5 r -methyl-isoxazol-3'-yl- . 
methyl) -anilin und 2,4g (0,033 Mol) Pyridln werden In 100ml 
Tetrahydrofuran zum Sieden erhitzt und unter RUhren tropfen- 
weise mit 3,8g (0,033 Hoi) Chloracetylchlorid versetzt. 
Kach 15 Minuten wird die Reaktionsmischung im Vakuum ein- 
geengt und der RUckstand mit Wasser aufgenommen. Der ent- 
stefaende kristalline Niederschlag wird abgesaugt und ge- ■ 
trocknet. Man erhSlt 8,2g (93% der Theorie) 2,6<-Dimethyl- 
N-(5 ' -methyl-isoxazol-3 ' -yl-methyl)-chloracetanilid vom 
Schmelzpunkt 73-76 °C. ' 

(II-2) 

^CH 5 S 
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(Verfahren fl) / . ~ " v i n 

13*7g (O f 064 Hoi) l-O'-Methyl-isoxazd^S'-iifl^oethylen- 
imino}-2,6-dimethylbenzol in 150 ml Methaiwil DfAPdfiS por- 
tionsweise mit 6g (0,16 Mol) Natriumborhydrid vereetzt bis 
S dthmschichtehromatographisch kein Ausgangsprodukt mehr zu 
finden 1st. Anschlieflend wird das Methanol afegezogenj der 
RUckstand zvischen Wasser und Methylencfalorid iverteilt, 
die organische Phase abgetrennt, Uber vNataitJWsuliat ge- 
• trocknet und im Vakuum eingeengt. Man :erhait ll>6g' (84 % 
10 der Theorie) ajS-Ditaethyl-N-CS'-Esthyl-isaxazsi-S'^yl- 
methyU-anilin vam Schmelzptmkt 49-51 8 C. ■" 




10,9g (0,09 Mol) 2,6-Dimethylanilin und 10,6 g (0,09 Mol) 
15 5-Methyl-isoxazol-3-carboxaldehyd werden nach Zusatz von 
0,lg p-Toluolsulfonsaure in 100 ml Toluol 2 Stunden am 
Was serabs che ider erhitzt. Anschlieflend wird das Reaktions- 
gemisch eingeengt und der RUckstand destilliert. Man er- 
halt 15,1s (78 % der Theorie) l-(5 ' -Methyl-is oxazol-3 »-yl- 
20 methylenimino)-2,6-dimethylbenzol vom Siedepunkt 118-125°C/ 
0,4 mm. 

Beisoiel 5 




(Verfahren b) 

25 2,4g (0,011 Mol) 2-Ethyi-6-methyl-chloracetaiiilid werden 

±h sina* Zweiphasengemisch aus 20 ml Toluol and 10 ml 
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50Jfi-iger Natronlauge nach Zugabe von 0,lg Triethyl-benzyl- 
amaoniumehlorid gelbst und unter heftigea Ruhren tropfen- 
weise ait 2 g (0,011 Mol)5-Brommethyl-3Haethyl-ieoxa*ol 
versetzt. Man ISflt 3 Stunden bei Rauatemperatur naehruhrsn. 
5 Anschlieflend wird die TQluolpbase abgetrannt, mehrmals mit 
tfasser gewaschen und Uber Katriumsulfat getrocknet. Nach 
Abdestlllieren des LSsungsmittels im Vakuum erhalt man 
l,9g (56 % der Theorie) 2-Ethyl-6-methyl-»(3'-methyl-is- 
oxazql-S'-yl-JnethyD-chloracetanilid vom Schmelzpunfct 78- 

10 79*0. 




135, 2g (1 Mol) 2-Ethyl-6-methyl-anilin in 1000 ml Toluol 
15 werden mit 152g (1,1 Mol) Kaliumcarbonat versetzt. Dazu 
werden unter Rtfhren 113g (1 Mol) Chloressigsaurechlorid 
getropft. Nach Abklingen der exothermen Reaktion laBt 
man 2 Stunden unter Rttckflufl nachruhren. Anschliefiden wird 
daa Reaktionsgemisch filtriert und das Filtrat im Vakuum 
20 auf 500 ml eingeengt. Die dabei entstehenden Kristalle 
werden abgesaugt und mit Petrolether gewaschen. Man er- 
halt 189, 6g (98 % der Theorie) 2-Ethyl-6-methyl-chloracet- 
anilid in Form weifler Kristalle vom Schmelzpunkt 120°C. 



In entsprechender Weiae werden diejenigen Verbindungen 
25 erbalten, die in der tabelle 1 f ormelmSBig aufge^ihrt sind. 
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Tab e lie 1 



R* „_ 4 
R 3 v R 1 I f. JL-3C 




N V (I) 

X 



0 



-A 



& sz » » 3 z .ssas i 

4 CH S CjH, H H CI JTj 50 

5 ^Hg C.H, H H CI J~J 55^56 

6 CgH, C Z H, H H CI JT"jJ 104 

visfcoses 



I fCBj 

CH 3 ^H, H H CI ^ ,N-CH 3 Qel 



3 CH 3 C 8 i^ H H CI 56-59 



V 

CjHs C a H a H H CI 



I — L viskoses 
0*1 



to c 2 h 5 c 2 h s a h cl r^V 3 100-101 
it ch 3 c 2 b 5 a h ci r~TCH 3 
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J?- * 1 R 2 ■? a 4 z -iU?' »c) 

.Hr.. - — — — ~— — - 



12 CH 3 CH 3 



CH H H CI -t^J 94-96 



13 CH 3 CH 3 H H CI J^b 116-118 



CH 3 



14 CH 3 C 2 H 5 



C„H K H H CI 




15 CH 3 C 2 H 5 



C„H C H H 



CI XII 




16 CH 3 H 3-CH 3 H CI 



17 C(CH 3 ) 3 H H H CI ~**V<> 



104-106 



66-68 



82-84 



70 



Nach einem oder mehreren der in der Anmeldung besebriebenen 
Verlsiwm und entsprechend den Beispielen. 1 und 2 warden 
die in der nachstehenden labelle 2 formelmaBig aufgefOhrten 
Ausgangsprodukte der Formal (II) erhalten. 



0010166 
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* ^^JP (II) 

H 




K A 



, _____ 

(II-4) CH 3 C a H 5 H H JT~f ( 3 ^tyiltoJ&ti/ 

0 0 t 05_tn 

(n-5) C.H, H H jTl K P! 140»C/ 

K 0,U5mm 
ng> =1,5800 

, „ — CH S 

CII-6) C 2 H 5 CaH, H H J > Kp:123-30«C/ 

>0 0,05am 
=1,5442 

,- — i-CH. 

(11-7) CH S C 2 Hj H H J^ju-^ -She, Oel 
tII-8) CH 3 C 2 H S H H P~ 1 ... Kp. 113-20°C/ 

(II-9) G 2 H S C 2 H 5 H H j "*~ I Kp. 120-125°C/ 

""^If 0 0,1 nun 

i .j i^^i 

(II-IO) e 2 H s C 2 H S H H J"" J. Kp. 125-2?°C/ 

H 0,1 mm 



(11-11) CH 3 C 2 H 5 H H JJ~j 3 Kp, 130-5C°C/ 
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J?" R 1 R 2 R 3 R 4 



H A 



sX' Physifcalische 
Konstante 



(11-12 ) CH 3 CH 3 H H 




(11-13) CH 3 CH 3 H H -L.D 

XH 3 



H 3 C 



(11-14) CH 3 C 2 H 5 H H 



(11-15) CH 3 C 2 H 5 H H 




(XI-16)CH 3 H 3-CH 3 



H 



Fp: 73-76°C 



Fpi 78-81 °C 



Kp: 156-157°C/ 
0,2 sun 



Kp: 120°C/ 
. 0,1 mm 



Kp: 160°C/ 
0,2 mm 



(11-17) C(CH 3 ) 3 H H H 




Kp: 152-156°C/ 
0,2 mm 
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Nach bekannten yerfahren und eirtsprecband Beispiel 3 werden 
die in der nachstehendea labelle 3 formelnlflig aufgefilhrten 
Ausgangsprodukie der Formel (IV) erhalten. ■„ 

T a b e 1 1 e ? 




Bsp.Nr. 


R 1 


R* 


R 5 


z 


Scjunel; 


(IV-2) 


CH S 


CH 5 


H 


CI 


148 


(17-3) 






H 


CI 


133 


(17-4) 


i-CjHr 


H 


H- 


CI 


79 


(17-5) 


tert«-C 4 H 4 


H 


H 


CI 


96 


(17*6) 


C a Hj 


H 


H 


CI 


103 


(IV-7) 


CHj 


H 


H 


CI 


109 


(17-8) 


CH, 


H 


3-CHj 


CI 


135 


(17-9) 


CH 5 


H 


5-CH 3 


CI 


154 


(IV-10) 


CH* 


CH 3 


4-CH 3 


CI 


177 


(17-11) 


^H, 


CH, 




CI 


134 


(17-12) sek.-C»H, 


H 


H 


CI 


Oel 


(17-13) 


H 


H 


H 


CI 


132 
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PatentansprSche 

1) N-{1,2-Azolyl)alkyl-haLogenacetanilide der 
Formel 




0 



ia welcher 

A ' ftir Sauerstoff , Sehwefel Oder die 
Gruppierung >NR stent, wobei 

R fttr Wasserstoff Oder Alkyl stent, 

R 1 fUr Wasserstoff, Alkyl Oder Alkoxy 
steht, 

R* ftir Wasserstoff, Alkyl, Alkoxy oder 
Halogen staht, 

R» ftlr Wasserstoff, Alkyl, Alkoxy Oder 
Halogen stent, 

R* ftir Wasserstoff Oder Alkyl stent, 

X* ftir Wasserstoff, Alkyl, Halogen, Alk- 
oxy, Alkyl thio, Halogenalkyl, Alkoxy- 
caroonyl, Dialkylacino, Cyano und **- 
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gabenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls 
-substituiertes Phenoxy oder gegebenenfalls substi- 
tuiertes Phanylthio steht, 

X 2 fQr Wasserstoff, Alkyl, Halogen, Alkoxy, Alkylthio, 
5 Halogenalkyl," Alkoxycarbonyl, Dialkylamino, Cyano 

I - *| vl ,r, -.r HP*-.???^ en fP falls substituiertes Phenyl, gegebenen- 
raiis substituiertes Phenoxy oder gegebenenfalls 
substituiertes Phenylthto steht , 

Z fur Halogen steht und der Azolyl-Rest tiber ein 
10 Kohlenstoffatom gebunden 1st, 

sowie deren Saureadditions-Salze und Metallsalz-Kom- 
plexe. 

2. Verfahren zur Herstellung von N-0 ,2-Azolyl)alkyl-halo- 
genacetaniliden der Forme 1 (I) gemaB Anspruch 1 so- 
15 wle deren Saureadditions-Salzen und Metallsalz- 

Komplexen, dadurch gekennzelchnet, daB man 

a) N-(1 ,2-Azolyl) alkyl-aniline der Formel 

a * R 1 i -X 1 

•X* (II) 




in welcher 

20 AfR 1 ", R*. R 3 . R* . 

X 1 und X* die oben angegebene Bedeuta^s 

babes, 
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cit Halogenessigsaurecfcloriden Oder -fcroaiden fcsv. -an* 
kydriden der Forseln 

Z - CH 4 - CO - CI (Br) (Ilia) 

5 (2-cK 2 -co) a o- * Cnro) 

in welchen 

1 die oben angegeber.e BedsuTsng 

cat, 

..la Gegenwart einea Verdiiimungsoittels und gegebe^enfalls 
10 is Gegenvart einea Saurefcindemittels unsetzt, odar 

•b) Xaloger-acetanllide der Forsel 



R 3 ,R 1 



(IV) 



> ( ' C - CB» - Z 

R 2 II 
0 



In welcher 
RV, R 2 , R5 

15 ur-d Z die cfaen angegebeae BedeutsEig fcataa. 



ait Asolyl-alkyl-Derivatsn der FQrssl 

(V) 



R* H - A 
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in weleher 

die ofcen aagegebene Bedeutung haben 
und 

filr Halogen, den Kesylat- oder ■ 
Tosylat-Rest steht, 

in Oegenvart eines SSurebinders und gegebensnfalls in 
Gegenwart eines organischen LSsungSDittels unsetzt 
und gegebenenfalis ansehlieaend eine Saure oder ein Metail- 
10 salz addiert, 

3. Herblzide Mittel, gekennzeichnet durch einen Gehalt 
an raindestens ein em £T- (1 ,2-Azolyl) alkyl-halogenacet- 
anilid der Formel (I) gemMB Anspruch 1 bzw. einem 
Saureadditionssalz oder Metallsalz-Xomplex eines N- 

15 (1,2-Azolyl)alkyl-halogenacetanilids der Formel {I) 

gemSS Anspruch 1 . 

4. Verfahren zur BekSrapfung von UnkrSutem , dadurch ge- 
kennzeichnet, dafl nan N- ( 1 , 2-Azolyl ) alkyl-halogenacet- 
anilide der Formel (I) gemaB Anspruch 1 bzw. saure— 

20 additions-Salze oder Metallsalz-Komplexe von K-{1,2- 
AzoiyDalkyl-halogenacetaniliden der Formel (I) gemaB 
Anspruch 1 auf Unkrautern und/oder deren Lebensraum 
einwirken last. 

5. Verwendung von N- { 1 , 2-Azolyl) alkyl-halogenacstanillden 
25 dec Formel (I) geaSfl Anspruch 1 bzw. von SSureaddi- 

tions-Salzen Oder Metallsalz-Komplexen von H-(1,2- 
AzolyDalkyl-halogenacetaniliden der Formel (I) gemMB 
Anspruch 1 zur BekSrapfung von Unkrautern. 
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A, RV 
X'und X* 



s y 



4 
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6- Verfahrfia zvir Herstellung von herbiziden Mitteln, 
dadurch gekennzeiehnet, daB man N-{1 ,2-AzolyLJalkyl 
"haiogeaacetanildie der Formel (I) gemSB Ansprucb 1 
b«w. SSareadditj-cns-Salze oder Metallsalz-Komplexe 
iron H- ( 1 , 2-A«oly i ) a Iky 1-halogenacetaniiiden der 
Formel (I) gemSfl Ansprucb 1 mit sfcreckmittaln und/ 
Oder oberfiachenaktiven Mitteln vermischt. 

1* N-(l,2-Azolyl)alkyl-aniline der Forael 



A filr Sauerstoff, Scnwefel Oder die 
Gruppiervmg >KR steht, vobei 

R ftir VasserstoXX Oder Allcyl stent, 

R 1 fiir WasserstoXX, Allcyl Oder Alkoxy 



R* ftir VaaserstoXX, Alkyl t Alkoxy Oder 
Halogen stent, 

R> ftir WasserstoXX, Alkyl, Alkoxy oder 

Halogen sttht, 
R* fUr WasserstoXX oder Alkyl steht, 

X» fUr WasserstoXX, Alkyl, Halogen, Alk- 
oxy. Alkylthio, Kalogenalkyl, Alkoxy- 
carboayl, Bialkylanino , Cyano und g*- 




10 



in welcher 



steht. 
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gebenenfalls substituiertes Phenyl, gegebenenfalls 
substituiertes Phenoxy oder gegebenenfalls substi- 
tuiertes Phenylthio stent, und 

X 2 fUr Wassersto^f , Alkyl, Halogen, Alkoxy, Alkylthio, 
5 Halogenalkyl, Al koxy car bony 1, Dialkylamino, Cyano 

l* ' 'Ad ^g'egebenfefcralls* substituiertes Phenyl, gegebenen- 
falls substituiertes Phenoxy oder gegebenenfalls 
substituiertes Phenyl thio stent, 

und der Azolyl-Rest jeweils iiber ein Kohlenstof fatora 
• 10 gebunden ist. 

8, Verfahren zur Herstellung von N-M f 2-Az0lyl}alfeyl- 
anilinen der Fonnel (II) gemSfl Ansprueh 7, dadurch 
gekennzeichnet:, daS man Aniline der Foraiel 




IS in weicher 

und R 3 die obea angegebeae Bedeutuag haben, 
oc) ait Azolylaikyl-Derivatea der Pormel 




(V) 



20 in weicher 
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A, R , X und X die oben angegebene Bedeutung haben 



in Gegenwart eiaes Saurebinders und gegebenenfalls 
in Gegenwart eines VftfdtlnnungBmittels umsetzt, 

Oder 

B) ait Azol-aldehyden der Forael 



la veleher 

a, r 

und X 1 die oben angegebene Bedeutung haben, 

in Gegenwart eines inerten organischen LSsungsmittels 
and gegebenenfalls eines Katalysators umsetzt und 
die entstehenden Imine der Formal 



and 



Y 



far Halfigsn, den Mesylat- oder Tosylat-Rest 
stent, 





(VIII) 



in welcher 



A, R* , R 2 f R 3 , 



die oben angegebene Bedeutung 
. haben, 



jjg ex |g i_4 [ 
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gegebenenfalls in Gegenvart eines polaren Verdtinnungs- 
mlttals reduziert. 

9) 2-Ethyl-6-methyl-N-(3 ' -methyl-isoxazol-S '-yl-methyl}- 
chloracetanilid der Formel 




1 G } 2 , 6=Bisthyl-N- { thiazol-3-yl-oethyl) -chloracetanilid 
der Forme 1 

X=J "^CO-CHpCl 
^C 2 H 5 2 
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einschlAgige dokumente 



Kstagoris KannzBichnuno das OoKuments mft Angaba, soweit erfordarlieh, der 
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P 



DE - A - 2 742 583 (BAYER) 

* Patentanspraahfi, Seiten 25,26, 
27 * 



BE - A » 2 704 281 (BAYER) 

* PatstansprQche, Seiten 24,25, 
26 * 



betriffl 
Ansprwsft 
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